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= (54) Title: CATHODE MATERIAL FOR A HIGH-TEMPERATURE FUEL CELL (SOFC) AND A CATHODE THAT CAN BE 
= PRODUCED THEREFROM 

= (54) Bezekhnung: KATHODENWERKSTOFF F0R EINE HOCHTEMPERATUR-BRENNSTOFFZELLE (SOFC) SOWIE EINE 
DARAUS HERSTELLBARE KATHODE 

(57) Abstract: The invention relates to a cathode material, particularly for use in a high-temperature fuel cell, comprising substo- 
0\ ichiometric Lni.^yMyFe^QO**, with 0.02 <, x < 0.05, 0.1 ^ y 5 0.6, 0.1 £ z £ 0.3, 0 ^ 8 25 0.25 and with Ln = lanthanides, M 
l*-* = strontium or calcium and C = cobalt or copper. By using a particular production method, in which this cathode material having 
ON a specified grain size is used, and in which a (Ce, Gd)02-s-intermediate layer is advantageously formed between the cathode and 
5^2 electrolyte, a cathode is obtained that, when used in a high-temperature fuel cell, can achieve a power greater than 1 W/cm 2 already 
3 at 750 Q C and a cell voltage of 0.7 V. 

(57) Zusamme nf assung : Die Erfindung betrifft einen Kathodenwerkstoff, insbesondere fur den Einsatz in einer Hochtemperatur- 
O Brennstoffzelle, umfassend unterstechiometrisches Ln l . K .yM y Fei. I C I 0«, mit 0,02 < x < 0,05, 0, 1 < y < 0,6, 0, 1 £ z £ 0,3, 0 £ 5 < 0,25 
un d m it Ln = Lanthanide, M = Strontium oder Kalzium und C = Kbbalt oder Kupfer. Durch ein besonderes Herstellungsverfahren, 
bei dem dieser Kathodenwerkstoff mit einer bestimmten Komgrdsse eingesetzt wird, und bei dem vorteilhaft zwischen Kathode und 
Elektrolyt eine (Ce, Gd)0 2 -a-Zwiscnenschicht gebildet wird, wird eine Kathode erhalten, die im Einsatz in einem Hochtemperatur- 
Brennstoffzelle schon bei 750 °C und einer Zellspannung von 9,7 V eine Leistung von mehr als 1 W/cm 2 erzielen kann. 
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Applicants or agent's file reference 
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FOR FURTHER ACTION 


See item 4 below 


International application No. 
PCT/DE2004/002443 


International filing date (day/month/year) 
04 November 2004 (04.1 1 .2004) 


Priority dale (day/month/year) 

07 November 2003 (07. 11 .2003) 


International Patent Classification (8th edition unless older edition indicated) 
See relevant information in Form PCT/ISA/237 


Applicant 

FORSCHUNGSZENTRUM JULICH GMBH 



1 . This international preliminary report on patentability (Chapter I) is issued by the International Bureau on behalf of the 
International Searching Authority under Rule 44 bis. 1 (a). 

2. This REPORT consists of a total of 7 sheets, including this cover sheet. 

In the attached sheets, any reference to the written opinion of the International Searching Authority should be read as a reference 
to the international preliminary report on patentability (Chapter 1) instead. 

3. This report contains indications relating to the following items: 



Box No. I Basis of the report 



□ 


Box No. n 


Priority 


□ 


Box No. Ill 


Non-establishment of opinion with regard to novelty, inventive step and industrial 
applicability 


□ 


Box No. IV 


Lack of unity of invention 




Box No. V 


Reasoned statement under Article 35(2) with regard to novelty, inventive step or industrial 
applicability; citations and explanations supporting such statement 




Box No. VI 


Certain documents cited 


□ 


Box No. Vn 


Certain defects in the international application 


□ 


Box No. Vm 


Certain observations on the international application 



4. The International Bureau will communicate this report to designated Offices in accordance with Rules 44bis.3(c) and 93bis.\ but 
not, except where the applicant makes an express request under Article 23(2), before the expiration of 30 months from the priority 
date (Rule 44bis .2). 
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121 1 Geneva 20, Switzerland 
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SCHRIFTLICHER BESCHEID DER 
INTERNATIONALEN 
RECHERCHENBEHORDE 

(Regel 43fc/s.1 PCT) 





Absendedatum 

(Tag/MonaWahr) siehe Formular PCT/ISA7 
210{Blatt2) 


Aktenzeichen des Anmelders oder Anwalts 

siehe Formular PCT/ISA/220 


WEITERES VORGEHEN 

siehe Punkt 2 unten 


Internationales Aktenzeichen 
PCT/DE2004/D02443 


Internationales Anmeldedatum (Tag/MonaWahr) Prioritatsdatum (TagMonafflahr) 
04.11.2004 07.11.2003 



Internationale Patentklassifikation (IPC) oder nationale Klassifikation und IPC 
INV. H01M8/12 



Anmelder 

FORSCHUNGSZENTRUM JULICH GMBH 



1 . Dieser Bescheid enthalt Angaben zu folgenden Punkten: 

Grundlage des Bescheids 
Prioritat 

Keine Erstellung eines Gutachtens Ober Neuheit, erfinderische Tatigkeit und gewerbliche 
Anwendbarke'rt 

Mangelnde Einheitl'ichkeit der Erfindung 

Begrundete Feststellung nach Regel 4367s. 1 a) i) hinsichtlich der Neuheit, der erfinderischen 
Tatigkeit und der gewerblichen Anwendbarkeit; Unterlagen und Erklarungen zur Stutzung 
dieser Feststellung 

Bestimmte angefuhrte Unterlagen 

Bestimmte Mangel der intemationaJen Anmeldung 

Bestimmte Bemerkungen zur internationalen Anmeldung 

2. WEITERES VORGEHEN 

Wird ein Antrag auf internationale vorlaufige Prufung gestellt, so gilt dieser Bescheid als schriftlicher Bescheid der 
mit der internationalen vorlaufigen Prufung beauftragten Behorde ("IPEA"); dies trifft nicht zu, wenn der Anmelder 
eine andere Behorde als diese als IPEA wahlt und die gewahlte IPEA dem Internationale Buro nach Regel 66.1 bis b) 
mitgeteilt hat, dass schriftliche Bescheide dieser Internationalen Recherchenbehorde nicht anerkannt werden. 

Wenn dieser Bescheid wie oben vorgesehen als schriftlicher Bescheid der IPEA gilt, so ist der Anmelder 
aufgefordert, bei der IPEA vor Ablauf von 3 Monaten ab dem Tag, an dem das Formblatt PCT/ISA/220 abgesandt 
wurde oder vor Ablauf von 22 Monaten ab dem Prioritatsdatum, je nachdem, welche Frist spater ablauft, eine 
schriftliche Stellungnahme und, wo dies angebracht ist, Anderungen einzureichen. 

Weitere Optionen siehe Formblatt PCT/ISA/220. 

3. Nahere Einzelheiten siehe die Anmerkungen zu Formblatt PCT/ISA/220. 





Feid Nr. 


I 


□ 


Feld Nr. 


II 


□ 


Feld Nr. 


III 


□ 


Feld Nr. 


IV 




Feld Nr. 


V 




Feld Nr. 


VI 


□ 


Feld Nr. 


VII 


□ 


Feld Nr. 


VIII 



Name und Postanschrift der 
Internationalen Recherchenbehorde 



Europaisches Patentamt - P.B. 5818 Patent aarkE Q p nrrn . ,, ar 
NL-2280 HV Rijswijk - Pays Bas PCT^SA^o 
Tel. +31 70 340 - 2040 Tx: 31 651 epo nl ' 
Fax: +31 70 340-3016 



Datum der Fertigstellung 
dieses Bescheids 



BevoHmachtigter Bediensteter 

BARENBRUG, G 
Tel. +31 70 340-8998 



(J>) 
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Feld Nr. I Grundlage des Bescheids 

1 . Hinsichtlich der Sprache beruht der Bescheid auf 

S der internationalen Anmeldung in der Sprache, in der sie eingereicht wurde 

□ einer Obersetzung der internationalen Anmeldung in die folgende Sprache , bei der es sich urn die 

Sprache der Obersetzung handelt, die fflr die Zwecke der internationalen Recherche eingereicht worden ist 
(Regeln 12.3 a)und23.1 b)). 

2. Hinsichtlich der Nucleotid- und/oder Aminosauresequenz, die in der internationalen Anmeldung offenbart 
wurde und fOr die beanspruchte Erfindung erforderlich ist, ist der Bescheid auf folgender Grundlage erstellt 
worden: 

a. Art des Materials 

□ Sequenzprotokoll 

□ Tabelle(n) zum Sequenzprotokoll 

b. Form des Materials 

□ in Papierform 

□ in elektronischer Form 

c. Zeitpunkt der Einreichung 

□ in der eingereichten internationalen Anmeldung enthalten 

□ zusammen mit der internationalen Anmeldung in elektronischer Form eingereicht 

□ bei der Behorde nachtraglich fOr die Zwecke der Recherche eingereicht 

3. □ Wurden mehr als eine Version Oder Kopie eines Sequenzprotokolls und/bder einer dazugehdrigen Tabelle 

eingereicht, so sind zusatzlich die erforderlichen ErklSrungen, dass die Information in den nachgereichten 
oder zusatzlichen Kopien mit der Information in der Anmeldung in der eingereichten Fassung ubereinstimmt 
bzw. nicht Qber sie hinausgeht, vorgelegt worden. 

4. Zusatzliche Bemerkungen: 
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Feld Nr. V Begrundete Feststellung nach Regei 436/S.1 a) i) hinsichtlich der Neuheit, der 
erfinderischen Tatigkeit und der gewerblichen Anwendbarkeit; Unterlagen und Erklarungen zur 
Stutzung dieser Feststellung 



1. Feststellung 



Neuheit 


Ja: 


Anspruche 


7-12 




Nein: 


AnsprQche 


1-6 


Erfinderische Tatigkeit 


Ja: 


Anspruche 


7-12 




Nein: 


AnsprQche 


1-6 


Gewerbllche Anwendbarkeit 


Ja: 


Anspruche: 


1-12 




Nein: 


Anspruche: 





2. Unterlagen und Erklarungen: 
siehe Beiblatt 



Feld Nr. VI Bestimmte angefuhrte Unterlagen 

1. Bestimmte veroffentlichte Unterlagen (Regeln 436/S.1 und 70.10) 
und /oder 

2. Nicht-schriftliche Offenbarungen (Regeln 436/S.1 und 70.9) 
siehe Formular 210 



Formblatt PCT4SA/237 (April 2005) 



SCHRIFTL1CHER BESCHEID 
DER INTERNATIONALEN 
RECHERCHEBEHORDE (BEIBLATT) 



Zu Punkt V. 



Internationales Aktenzelchen 
PCT/DE2004/002443 



1 Es wird auf das folgende Dokument verwiesen: 

D1 : US 2002/048699 A1 (STEELE B.C.H. ET AL) 



2 NEUHEIT (Artikel 33(2) PCT) 

2.1 Die vorliegende Anmeldung erfullt nicht die Erfordernisse des Artikels 33(1) PCT, weil 
der Gegenstand des Anspruchs 1 im Sinne von Artikel 33(2) PCT nicht neu ist. 

2.2 Dokument D1 offenbart (die Verweise in Klammem beziehen sich auf dieses 
Dokument): Eine Kathode fur eine Hochtemperaturbrennstoffzelle umfassend einen 
Kathodenwerkstoff mit der chemischen Zusammensetzung gemass der Formel 
La 06 Sr 04 Co 0 2 Fe 08 O 3 . xl wobei die Kathode eine mittlere Korngrosse im Bereich von 
0,1 bis 1 ,0 \xm aufweist (sehe Absatz 65 - 66). 

2.3 Die Anspruche 2-6 enthalten keine Merkmale, die in Kombination mit den Merkmalen 
irgendeines Anspruchs, auf den sie sich beziehen, die Erfordernisse des PCT in 
Bezug auf Neuheit bzw. erfinderische Tatigkeit erfullen. 

2.4 Die in den abhangigen Anspruche 7-9 enthaltene Merkmalskombination ist aus dem 
vorliegenden Stand der Technik weder bekannt, noch wird sie durch ihn nahegelegt. 

2.5 Anspruch 10 offenbart ein Verfahren zur Herstellung einer Kathode, mit den Schritten 

- auf einen Anoden-Elektolyt Schichtverbund wird (Ce, Gd)0 2 . dalta -Pulver mit einer 
mittleren Korngr6sse von weniger als 0,8 ^m aufgebracht und gesintert, wobei eine 
(Ce, Gd)0 2 . della -Zwischenschicht entsteht, 

- auf diese Zwischenschicht wird ein Kathodenwerkstoff mit der chemischen 
Zusammensetzung gemass der Formel LaoeSro^COogFe^sO^ als Pulver mit einer 
mittleren Korngrosse von weniger als 2 \irx\ aufgebracht und gesintert. 

2.6 Diese Kombination von Merkmalen ist nicht offenbart oder suggeriert in dem Stand 
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der Technik. Der Gegenstand des Anspruchs 10 is somit neu (Artikel 33(2) PCT). 



2.7 Anspruch 12 offenbart die Verwendung einer Kathode mit einem Kathodenwerkstoff 
mit der chemischen Zusammensetzung gemass der Formel La 0t6 Sr 0t4 Co 0i 2Fe 0i8 O 3 . x in 
einer Brennstoffzelle, wobei die Kathode benachbart zu einer (Ce, 
Gdk^fc-Zwischenschicht m >t © in ©r Porositat von weniger als 30 % angeordnet ist. 

2.8 Diese Kombination von Merkmalen ist nicht offenbart Oder suggeriert in dem Stand 
der Technik. Der Gegenstand des Anspruchs 12 is somit neu (Artikel 33(2) PCT). 

3 ERFINDERISCHE TATIGKEIT (Artikel 33(3) PCT) 

3.1 UNABHANGIGER ANSPRUCH 10 

3.2 Das Dokument D1 wird als nachstliegender Stand der Technik angesehen. Es 
offenbart (die Verweise in Klammern beziehen sich auf dieses Dokument): 
Verfahren zur Herstellung einer Kathode, mit dem Schritt: auf einen Anoden-Elektolyt 
Schichtverbund wird ein Kathodenwerkstoff mit der chemischen Zusammensetzung 
gemass der Formel La 06 Sr 04 Co 02 Fe 0iB O3_ x , als Pulver mit einer mittleren Korngrosse 
von weniger als 2 pm aufgebracht und gesintert (sehe Absatz 65 - 66), von dem sich 
der Gegenstand des unabhangigen Anspruchs 10 dadurch unterscheidet, daB: - auf 
einen Anoden-Elektolyt Schichtverbund (Ce, Gd)0 2 . delte -Pulver mit einer mittleren 
Korngrosse von weniger als 0, 8 pm wird aufgebracht und gesintert, wobei eine (Ce, 
Gd) 2 _ delta -Zwischenschicht entsteht. 

3.3 Die mit der vorliegenden Erfindung zu losende Aufgabe kann somit darin gesehen 
werden, da(3 eine Kathode verfahren wird, wobei kein SrZr0 3 zwischen den Elektrolyt 
und die Kathode entsteht. 

3.4 Die in Anspruch 1 0 der vorliegenden Anmeldung fur diese Aufgabe vorgeschlagene 
Losung beruht aus den folgenden Grunden auf einer erfinderischen Tatigkeit (Artikel 
33(3) PCT): 

Es ist nicht suggeriert in dem Stand der Technik ein (Ce, Gd)0 2 . delta -Pulver mit einer 
mittleren Korngrosse von weniger als 0,8 urn zu verwenden. 
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3.5 Der Anspruch 1 1 ist vom Anspruch 10 abhangig und erfullt damit ebenfalls die 
Erfordernisse des PCT in bezug auf Neuheit und erfinderische Tatigkeit. 

3.6 UNABHANGIGER ANSPRUCH 12 

3.7 Das Dokument D1 wird als nachstliegender Stand der Technik angesehen. Es 
offenbart (die Verweise in Klammern beziehen sich auf dieses Dokument): 
Verwendung einer Kathode fur eine Hochtemperaturbrennstoffzelle umfassend einen 
Kathodenwerkstoff mit der chemischen Zusammensetzung gemass der Formel 
Lao 6 Sr 04 Co 02 Fe 08 03. x , wobei die Kathode eine mittlere Korngrosse im Bereich von 
0,1 bis 1 ,0 \im aufweist (sehe Absatz 65 - 66), von dem sich der Gegenstand des 
unabhangigen Anspruchs 12 dadurch unterscheidet, da(3: die Kathode benachbart zu 
einer (Ce, Gd)0 2 . de]ta -Zwischenschicht mit einer Porositat von weniger als 30 % 
angeordnet ist. 

3.8 Die mit der vorliegenden Erfindung zu losende Auf gabe kann somit darin gesehen 
werden, daB eine Kathode verfahren wird, wobei kein SrZrOg zwischen den Elektrolyt 
und die Kathode entsteht. 

3.9 Die in Anspruch 1 2 der vorliegenden Anmeldung fur diese Aufgabe vorgeschlagene 
Losung beruht aus den folgenden Grunden auf einer erfindehschen Tatigkeit (Artikel 
33(3) PCT): 

Es ist nicht suggeriert in dem Stand der Technik ein (Ce, Gd)0 2 . della -Zwischen-schicht 
mit einer Porositat von weniger als 30 % zu verwenden. 

4 KLARHEIT 

4.1 Es gibt einige orthographische Fehler z.B., Seite 5, Zeile 21 "unterstochiometisch" 
statt "unterstochiometrisch", und Anspruch 9 "$" statt "%". 
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